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論文内容要旨
 YbモノプニクタイドはNaC1型結晶構造を持つ半金属で,キャリアーはヘリウム温度でユニッ
 トセル当り0.05個程度である。この系の5K付近の磁気比熱に,結晶場分裂に起因するSchottky
 異常では説明できないブロードな異常ピークが現れ,さらに低温で反強磁性相へ転移する。転移
 温度TNはYbN:0.753K,Ybp:0.41K,YbAs:0.49Kで,プニクトゲンに対し系統的変化を示
 さない。T.直上での土ントロピーは,結晶場分裂した4f状態の基底二重項のエントロピー
 Rln2の20%程度に過ぎず,5K付近の比熱の異常ピークを全て取り込んで始めてRln2に近づく。
 磁気秩序状態での磁気モーメントは,基底二重項から予想される大きさの半分程度に縮んでいる。
 また,T.以下での比熱の解析から,この系の電子比熱係数γは約250mJ/moleK2である。以上
 に述べたYbモノプニクタイドのふるまいは,近藤物質によく見られる現象である。一方,電気
 抵抗の温度変化は金属的で,典型的な近藤効果である電気抵抗の異常は見られない。この事は,
 この系のキャリアーには電子とホールの二つがあり,低温での電子の易動度は,ホールの易動度
 より数倍大きい事と関連していると思われる。この系での近藤効果は主にホールに現れる。一方,
 易動度の違いから,電気抵抗には主に電子のふるまいが反映されていると思われるので,もし近
 藤効果が起きていたとしても電子によって遮蔽されてしまい,電気抵抗には明瞭には現れないと
 思われる。
 さて,以上のことから,Ybモノプニクタイドは低温で反強磁性的磁気秩序を持ち,かっ近藤
 効果的ふるまいを示す物質であり,多くの近藤物質が金属的であるのに対し,キャリアーが少な
 いという点で特異な存在と言える。Takagiらは,YbPの5K付近の磁気比熱の異常ピークを,
 シングルサイト近藤効果での厳密解で評価し,この異常ピークを近藤温度約5Kの近藤ピークで
 あると判断している。
 本研究の目的は,この興味深いふるまいを示すYbモノプニクタイドの高濃度近藤状態を,こ
 の系の動的性質を明かにする事により,理解する事である。筆者は,この目的のために,中性子
 分光によってYbモノプニクタイドYbX(X=N,P,As)の4f電子状態の結晶場分裂及びス
 ピン遥動の研究を行なってきた。この研究のために,高エネルギー物理学研究所に設置された日
 本最初のチョッパ一型中性子分光器INCの建設,整備を精力的に行なってきた。この作業は,
 周辺機器の設計製造,データ集積及びデータ解析環境の整備と広範囲に及んでいる。本研究によっ
 て,INC分光器が4f電子系等の研究に非常に有効である事を示した。
 以下に,本研究で明らかになった事を示す。実験に用いた粉末試料は,すべて鈴木孝助教授,
 小山田博士より提供されたものである。
 まず,INC分光器を用いた中性子非弾性散乱実験により,この系の結晶場分裂の測定を行った。
 YbX(X=N,P,As)で,結晶場分裂に起因する明瞭な鋭いピーク(半値半巾:30K程度)が
 観測された。これは,この系の4f電子状態の局在性が非常に強い事の直接の証拠である。得ら
 れた分裂の大きさは,YbX(RT)lI「6-1「a(33meV)一r7(80meV),YbP(100K):rrr8
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 (19meV)一1「7(43meV),YbAs(200K):r6-r8(18meV)r了(40meV)で,プニクトゲン
 が重くなるに従い,全体として小さくなる。得られた4f状態の分裂を点電荷モデルで評価した
 結果,4次の結晶場パラメーターの大きさは,点電荷モデルでの軽希土類モノプニクタイドから
 の外挿値より2倍程度大きいが,重希土類モノプニクタイドでの系統的変化の延長に位置してい
 る事が明らかになった。この系の電子ホール対称物質であるCeモノプニクタイドCeX(X=P,
 As,Sb,Bi)は,軽希土類プニクタイドの中で,ひとつだけ極端に小さい結晶場分裂を示し
 ている。このCeXでの特異なふるまいは,Takahashi等によってp-f混成モデルによって良く
 説明されている。これに対し,Ybモノプニクタイドでの4f電子状態の分裂は,重希土類に共
 通のメカニズムを考えなければならない事がわかった。
 さて,この系の結晶場分裂の大きな特徴として,YbNのみに,単純な立方対称の結晶場では
 説明できない,第一励起状態r,四重項の分裂が観測された。高分解能粉末中性子散乱実験によっ
 て,構造相転移等の静的な格子の歪みが無い事を確認しているので,原因として動的なメカニズ
 ムを考えなければならない。一方,YbNでは4f電子状態と関連すると思われるフォノン異常
 が観測された。一般に,結晶場分裂異常の動的な原因として,フォノンとの相互作用が最も考え
 やすい。従って,YbNのF、状態の分裂は,フォノンと4f電子状態の結合による可能性が高い。
 すなわち,YbNの構造は,時間平均としてはNaC1構造を保っているが,十分短い時間で見れ
 ば,異方的なフォノンモードの為にYbイオンのまわりの対称性が低下していると思われる。こ
 の現象の解明には,YbYの単結唱試料でのフォノン分散等の測定が重要である。今後の課題と
 したい。
 次に,この系の4f電子状態のスピン通運について,準弾性散乱実験によって詳しく測定した。
 第一の特徴は,YbX(XニN,P,As)での準弾性散乱スペクトルの温度変化が,一つの曲線で
 表される点である。この傾向は低温で特に顕著である。この事から,Ybモノプニク'タイドの基
 底状態の動的性質は共通していると考えられる。これは,この系の比熱等の静的な低温物性に類
 似点が多い事と対応づけられる。
 第二の特徴は,準弾性散乱スペクトル形状で,低温でのガウス型から高温でのローレン型への
 クロスオーバーが150K付近で観測された事である。この場合,低温でのガウス型スペクトルは
 局在モーメント間(f-f)相互作用による常磁性,高温でのローレンツ型スペクトルは伝導電
 子と局在電子間(c-f間)相互作用による緩和過程に起因する散乱である。それぞれのスペク
 トルは半値半分巾は,原因となる相互作用の強さの程度を示し,ガウス型のスペクトルでは約20
 K,ローレンツ型スペクトルでは室温付近で約10Kである。この様なクロスオーバーの他の例と
 して,TN=3.5Kで反磁性相に転移する近藤物質であるCeCu2がある。クロスオーバーが起きるの
 が30K付近である事を除けば,準弾性散乱スペクトルの温度変化は,Ybモノプニクタイドのふ
 るまいと多くの類似点がある。Ybモノプニクタイドで両者のクロスオーバーが起きるのが150K
 と高いのは,この系の局在モーメント闇相互作用が約20Kと強いために,高温にならないと緩和
 過程が支配的にならないためと思われる。
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 さて,この系の低温での局在モーメント間相互作用の働きを理解するために,三軸型中性子分
 光器によってYbN,YbP粉末試料の準弾性散乱を様々なQで測定した。その結果,YbP,YbN
 とも低温で強度のQ依存性は観測されなかった。大きな局在モーメント間相互作用が存在するの
 であるから,必ず強度等のQ依存性が有ると予想されるが,この実験により,それは粉末試料で
 観測できるほど大きくない事がわかった。この系の磁気的相関を明かにするには,純良な単結晶
 での中性子散乱実験が必要である。これは将来の課題である。
 さて,本研究において,20K程度の局在モーメント間相互作用が観測された事から,この系
 の近藤的性質の再考が必要となった。この系の転移温度が約0.5Kと非常に低いのは,この系の
 磁気秩序化が近藤効果によって無理に抑え込まれているためであり,そのため転移温度以上の領
 域でも,強い局在モーメント間相互作用による磁気的相関が残っていると思われる。この事から,
 例えば磁気比熱の異常ピークをシングルサイト近藤効果で捉える事は意味が無く,局在モーメン
 ト間相互作用を含めて議論しなければならない事になる。
 一方,このように,20K程度の大きさ局在モーメント間相互作用を押さえ込んでいるのである
 から,この系の近藤温度は20K程度と考えるのが妥当であろう。関連する事として,比熱のγ値
 250mJ/moleK2からこの系の近藤温度は十数K程度と推定され,これは中性子実験の結果と矛盾
 しない。
 次に,c-f闇相互作用による緩和過程を考える。室温でのローレンツ型のスペクトルの半値
 半巾で緩和の強さを比較すると、CeB6,CeCu2,CeCu2Si2等の金属的近藤物質に比べ,Ybモノプ
 ニクタイドは1/2から1/6程度小さい。さて,c-f相互作用の,近藤効果を含まない摂動
 計算から,半値半巾は温度に比例し,その比例定数はフェルミ準位での状態密度ρ(ε。)と
 。-f闇相互作用Jc.fによって,4π(ρ(εF)」。.f)2と書ける事が示されている。さて,この系の最
 大の特徴はキャリアーが少ない事であった。キャリアー数をn。としたとき,自由電子近似では,
 ρ(εF)はn。1■3に比例する。この事から考えて,YbモノプニクタイドでのJ。,は金属的近藤物
 質より2～3倍大きいと思われる。この事は,本研究で推定したこの系の近藤温度が20K程度と
 大きい事と関連している可能性もある。
 叙上に述べた様に、本研究によって,この系の低温物性は近藤効果と局在モーメント間相互作
 用の強い競合で特徴づけられ、低温での磁気秩序は近藤効果によって強く抑制されている事が、
 中性子分光によって直接示された。この系での競合がどのようなメカニズムで起きているのか,
 非常に興味が持たれる。このメカニズムの解明は,今後の研究の大きな課題としたい。
 一20一
 論文審査の結果の要旨
 Ybモノプニクタイド(YbN,YbP,YbAs)は,伝導電子(キャリアー)の数が極めて少ない
 にもかかわらず,近藤効果的異常を示す系として興味をもたれている。本論文の目的は,中性子
 分光法を用いて,この系における結晶場分裂およびスピン揺動を詳しく調べ,このようなキャリ
 アー数が極めて少ない系における近藤効果とは何かという問題を,ミクロな観点から明らかにす
 ることにある。
 本論文における研究成果の第一は,1989年に高エネルギー研に新しく建設されたチョッパ一型
 中性子分光器INCにおいて,このような高濃度近藤効果の研究が効率良く行うことができるよ
 うに,試料交換装置の開発等,実験装置の基本的な整備を行い,また装置の分解能を取り入れた
 データ解析のプログラムの開発を行ったことである。次に,このINC分光器を主として用い非
 弾性散乱の研究を行い,Ybモノプニクタイド中の4f電子が良く局在していることを明らかに
 し,結晶場分裂のレベルスキームを確定した。
 その結果,これらの物質の結晶場の大きさは,基本的には,他の重希土類モノプニクタイドか
 らの外挿上にあることを見いだし,しかし,単純な点電荷モデルのみではこの結晶場分裂は説明
 できず,Ceモノプニクタイドで問題になったp-fミクシングなどを考慮にいれなければならな
 いことを示した。また,YbNにおいて,4重縮退であるべき第1励起状態が,低温で2っの状
 態に分裂していることが見いだされ,これは結晶場励起とフォノンとの結合によるものと示唆さ
 れた。さらに,高エネルギー研にあるLAM及び原研にあるTOPANの各分光器を用いて,準弾
 性散乱のスペクトル形状及びこれの温度変化を研究した結果,この系においては,20K程度の強
 い磁気的相関があるにもかかわらず,同じ程度の強さの近藤効果との競合のため,磁気秩序温度
 が1K以下と極めて低い温度に引き下げられていることを結論した。さらに,キャリアー数が極
 めて少ないことを考慮にいれれば,この系における4f電子と伝導電子との混成効果は,通常の
 近藤系の数倍程度大きくなければならないことを結論した。
 以上の研究成果は,高濃度近藤効果の理解に大きな寄与をするものであり,論文提出者が自立
 して研究活動を行うに必要な高度の研究能力と学識を有することを示している。よって,大山研
 司提出の論文は(理学)の学位論文として合格と認める。
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